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図 1-1 チャープ光を用いた反ストークス光発生実験の構成図[11][12] 
 
Chemical Vapor Deposition(CVD) 単結晶ダイヤモンドの大きさは、幅 6 mm、高さ 2 
mm、厚さ 3 mm である。帯域幅 246 cm-1 (7.4 THz)である、800 nm周辺のパルスレー
ザーを、3 ps のパルス幅となるように正チャープを与えた。光源を 2つに分け、片方に時
間遅延を与え、ダイヤモンドに集光した。片方に時間遅延を与えることで、励起するフォ
ノンを選択することが出来る。 




図 1-2 差周波２フォノン結合によるストークスの抑制と超広帯域光の発生。1.93 ps の遅延時間




クトルを示している。励起光と、発生したストークス光の周波数差は 1332 .5 cm-1 であり、
この値はダイヤモンドのストークスシフト[6]と一致していた。また、反ストークス線も、
ストークスシフトと同じ間隔で並んだ。 
一方、2つのチャープ光に 1.93 ps の時間遅延を与えて結晶に照射した時の実験結果が、
青色の線で示されている。ストークス線の強度は 1 桁抑制され、反ストークス線が消失し
た。しかし、反ストークス側には、FWHM で 4000 cm-1 の帯域をもつ広帯域連続スペク
トルが観測された。この値は、2.6 fs の sech2型フーリエ限界パルスの帯域幅に相当する。
また、ストークス側には 170 cm-1 の間隔でサイドバンドが並んだ。拡大した図を図 1-3及
び図 1-4[12]に示す。サイドバンドの間隔は、励起光の時間遅延で作った周波数差に一致し、
個々のスペクトルの帯域幅は 40 cm-1 であった。スペクトルの帯域幅は、励起光の帯域幅
の 1/6程しかなかった。このスペクトルは、パルス列のスペクトルに相当する。スペクトル
間隔(170 cm-1)の逆数はパルス光の間隔(196 fs)を示し、スペクトルの帯域幅(40 cm-1)は、パ
ルス列の持続時間(830 fs)を示している。パルス光の帯域幅は、サイドバンドの強度が比較
的強い 2本目までの帯域である。sech2型フーリエ限界パルスを仮定すると、励起光から 2







間を 0 s とした時のシングルフォノン励起のスペクトルを示している[12]。 
 
 

























































図 2-1 誘導ラマン散乱のエネルギー保存則 
 
通常、ラマン散乱では、励起光、ストークス光とフォノンの運動量が保存していれば良












図 2-2 誘導ラマン散乱の運動量保存則 
 
 





𝐸𝑝 = 𝐸𝑠 + 𝐸𝑄    式 2-1 
である。周波数を𝜈とし、プランク定数をℎとすると、式 2-1は、 
ℎ𝜈𝑝 = ℎ𝜈𝑠 + ℎ𝜈𝑄   式 2-2 
であり、両辺をプランク定数で割ると、 
𝜈𝑝 = 𝜈𝑠 + 𝜈𝑄    式 2-3 
である。誘導ラマン散乱を起こすための、励起光とストークス光の周波数差 ∆𝜈 は、 




𝑘 = 1/𝜆    式 2-5 
となる。 
光速を cとする。周波数と波長の関係は、 









𝛥𝜆    式 2-8 
である。波数差をΔ𝑘とし、Δ𝑘 = 𝑘𝐵 − 𝑘𝐴とする。式 2-5に従って、 






  式 2-9 
と求められる。さらに、Δ𝜈 = 𝜈𝐵 − 𝜈𝐴とすると、 




























図 2-4 ２フォノン和周波励起 
 
一方、本研究では、差周波励起による広帯域光発生を行う。２フォノン差周波励起の概










































本研究では、差周波２フォノン励起を行う媒質に Chemical Vapor Deposition(CVD)ダイ
ヤモンドを選択した。ダイヤモンドは、紫外から遠赤外領域まで透明である[14]。ラマン活






TO、LOフォノンのエネルギーは縮退しており 1333 cm-1 である。Γ点から離れると 2つに
分かれ、２フォノンの同時励起が可能となる。X点では、140 cm-1 、W点では、 170 cm-1 
































𝑅1𝑅2exp [(𝑔 − 𝛼)2𝐿] = 1 式 3-1 
となる。 
また、誘導ラマン散乱に必要な光強度を𝐼0𝑡ℎ、誘導ラマン散乱の利得係数をγとすると、
単位長あたりのラマン利得 𝑔 (cm-1) は、 
𝑔 = 𝛾𝐼0𝑡ℎ     式 3-2 











  式 3-3 
と変換できる。 
ここでは、先行実験[11][12]と同じ幅 6 mm、高さ 2 mm、厚さ 3 mm のダイヤモンド
をラマン媒質として使用したラマンレーザーを設計する。理想的にラマン損失がない場合
を考える。利得長が 3 mm 、使用するミラーの反射率が両方とも 99 % である場合を仮定











数 170 cm-1 (5.1 THz)[15]を利用した実験を行うことを目指している。そのため、2色励起











































図 3-2 に、本研究室にある再生増幅器の構成図を示す。 
 
 
図 3-2 再生増幅器の構成図 
 
再生増幅器は、2枚のミラーの間に光を閉じ込める構成を持つ。増幅器のミラーとミラー
の間は、約 2 m である。励起したい種光の入射および出射は、偏光子とポッケルス・セル
によってコントロールされる。閉じ込められた光は、Q スイッチ Nd:YAG レーザーの第 2
高調波 532 nm 光で励起されるチタンサファイア結晶を通過しながら、増幅器内を往復す
る。再びポッケルス・セルに電界を印加して、偏光子から光を取り出すことができる。チ







    式 3-4 

























































狭帯域光を発生させるために、光源には VCSELを用いた。VCSELは、Vertical Cavity 
Surface Emitting Laser の略で、日本語では、垂直共振器型面発光レーザーと呼ばれる。
このレーザーは、共振器長が波長に近いことにより、単一モードで発振する。また、モー





ザー部分に流す電流の調整は、THORLABS社製の Laser Diode Combi Controller (モデル










    式 3-5 
の式[32]を用いて求めた。ここで、𝑅0は温度𝑇0におけるサーミスタの抵抗値であり、𝑇0は標
準温度と呼ばれる。ここでは、𝑇0 = 298.15 K が用いられている。また、𝐵𝑣𝑎𝑙はエネルギー
定数と呼ばれるものである。使用した 2つの VCSELの𝑅0と𝐵𝑣𝑎𝑙の値は、VCSELのそれぞ






サーミスタの抵抗値を 0.01 kΩ 単位で測定することができる。 
 
表 3-1 サーミスタの抵抗値と温度の関係式で用いる定数の値[33][34] 





































果を、図 3-6 に示す。 
 
 
























2 つの VCSEL から出た光を結合するために、1 つの半導体レーザー導波路に 2 つの
VCSELを結合させた。寄生発振しないように、端面に無反射コートを施すことで、半導体
光増幅器として使用する。半導体光増幅器は、電流注入で励起を行うことができる[35]。実

















































相当する 170 cm-1 に２波長レーザーの周波数を固定した。1時間に渡り 10秒間隔で測定
を行った。しかし、1チャンネル以上の揺らぎを観測することが出来なかった。 
使用した分光器の分解能は 20 GHz である。また、チャンネル間の波長間隔は、0.0371 




抗値で示されており、サーミスタの抵抗値は 0.01 kΩ 単位で測定される。 
図 3-5 に示した、発振波長の温度依存性の測定結果を利用し、サーミスタの抵抗値が 









渡り 20 秒間隔で、サーミスタの抵抗値を測定し、温度に対する VCSEL の発振波長の揺
らぎを測定した。VCSEL 電流も、同時に確認した。図 3-4 のセットアップと同じである。
測定結果を図 3-10、図 3-11 に示す。図 3-10 に短波長側(VCSEL A)、図 3-11 に長波長側
(VCSEL B)の、時間経過による発振周波数の変動を示した。また、右側は縦軸を拡大した
ものであり、縦軸のスケールは、± 15 GHz である。光源に許される揺らぎは 1 cm-1 で









図 3-11 長波長側の VCSELの発振周波数の時間変化(右は縦軸を拡大したグラフ) 
 
発振周波数の揺らぎを、測定したスペクトルをガウス曲線に近似して見積った。近似の
方法を付録に示す。図 3-4のセットアップを用いて、1時間に渡り 10秒間隔で VCSELの
スペクトル測定を行い、測定したスペクトルをガウス近似することによって、周波数揺ら
ぎと半値全幅を測定した。結果を、図 3-12から図 3-15に示す。図 3-12と図 3-13は、VCSEL 




















図 3-15 VCSEL B の半値全幅の測定値(左)と縦軸の拡大図(右) 
 
ガウス近似を行った場合、発振周波数の揺らぎは、実験において許容される揺らぎであ




















    式 3-7 





















た。セットアップを、図 3-17 に示す。 
 
 
図 3-17 増幅を行った際の実験構成図 
29 
 




図 3-18 フォノンの差周波に波長を固定した時の２波長レーザーのスペクトル 
 
















差周波励起を行うために、２波長レーザーを構成した。光学フォノンの差周波は 170 cm-1 
で、２波長レーザーの差周波がこの値に一致していなくてはならない。同時に、光源の周
波数揺らぎは、それぞれ 1 cm-1 程度に抑えられる必要がある。 
２波長レーザーの光源には VCSELを選んだ。VCSELは、の温度変化を測定して、発振
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)  式 5-1 






























ぞれ、300 gr/mm, 600 gr/mm, 1200 gr/mm である。分光器の入射スリット幅は、20 µm ま
で狭くすることが出来る。 
受光部には、CCDリニアイメージセンサが内蔵されたマルチチャンネル光検出器が用い
られている。センサーの幅は 24.576 mm であり、チャンネル数は 1024チャンネルである。








短い方から順に、A から F の記号を付けている。なお、一番右のスペクトルは、他と比べ
ても強度が低く、スペクトル線が同定出来なかったため、ここでは除外している。スリッ






図 5-1 水銀アルゴンランプのスペクトルと対応する波長 
 
図 5-1 において、800 チャンネル周辺ではスペクトル線が 3 本測定された。しかし、較
正に用いることのできるスペクトル線は 2 本であるため、較正を行う際に 1 本を除く必要
があった。ここでは、先に低いチャンネル側の 3つのスペクトル(A, B, C)におけるチャン
ネル番号を用いて近似直線を求め、800チャンネル周辺のスペクトルから、該当するスペク
































λ = 0.0372 ∙ 𝑛 + 780.1  式 5-2 
と求めた。 
 













𝜆 = 0.0406 ∙ 𝑛 + 778.43 
𝜆 = 0.0368 ∙ 𝑛 + 780.35 
𝜆 = 0.0193 ∙ 𝑛 + 795.18 
 
最も適切な結果は、Eと Fの 2本を用いた場合だと考え、この 2本を含めた 5本のスペ
クトル線を用いて、分散直線を求めた。その結果を、図 5-3 に示す。 
 
 
図 5-3 分光器のチャンネルに対する波長分散 
 
式 5-2を求めた時と同じ方法を用いて、近似直線を 
λ = 0.0371 ∙ 𝑛 + 780.17   式 5-3 
と求めた。チャンネル 0の波長は 780.17 nmの値をとり、1チャンネルごとの波長分散は、
0.0371 nm と測定した。 
























































付録 4. レーザー学会学術講演会第 35回年次大会提出予稿[44] 
 
